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Dr.Sw-bh 

M hrschichtige, biaxial ori ntiert Poly sterfolie, Verfahren zu ihrer H rstellung 
und ihre Verwendung 

Die Erfindung betrifft eine transparente, bevorzugt dreischichtige, biaxial orientierte 
Polyesterfolie mit einer glatten Oberflache A, die im wesentlichen keine externen 
Partikel aufweist, und einer rauhen Oberflache C, die Antiblockteilchen in bestimmter 
GroBe enthalt. Ferner weist die Folie mindestens eine acrylathaltige Schicht D auf, die 
als wassrige Dispersion auf die Oberflache C aufgebracht wird. Zur Erzielung einer 
moglichst hohen Oberflachenglatte der Oberflache A ist die Folie hochorientiert. Die 
Folie ist insbesondere fur Barrierebeschichtungen geeignet, die nach dem CVD- 
(Chemical Vapor Deposition) Oder nach dem PECVD- Verfahren (Plasma enhanced 
Chemical Vapor Deposition) aufgebracht werden. Die Erfindung betrifft weiterhin ein 
Verfahren zur Herstellung der Folie und ihre Verwendung. 

Folien mit einer glatten Oberflache A sind nach dem Stand der Technik bekannt. 

So enthalten Folien entsprechend den Beispielen 4 und 6 aus EP-A-0 903 222 in der 
Oberflachenschicht A keine externen Pigmente. Die Folie hat demzufolge eine glatte 
Oberflache A. Entsprechend dort durchgefuhrter Versuche weist die Folie gute 
Barrierewerte auf, insbesondere nach der Metallisierung Oder der Beschichtung mit 
keramischen Materialien. Fur eine Barrierebeschichtung nach dem CVD- Oder nach 
dem PECVD- Verfahren ist die Glatte der zu beschichtenden Oberflache A 
verbesserungsbediirftig. Weiterhin verbesserungsbedurftig ist das Verarbeitungsver- 
halten der Folie, insbesondere auf schnelllaufenden Maschinen. Die Folie nach den 
vorgenannten Beispielen 4 und 6 ist auf der der Oberflachenschicht A gegeniiber- 
liegenden Oberflachenschicht C nicht hinreichend pigmentiert. Bei der Beschichtung 
in Hochvakuumanlagen, z.B. in Anlagen, die nach dem CVD- oder nach dem PECVD- 
Verfahren arbeiten, wird vor der Beschichtung die Anlage evakuiert. Damit entweicht 
auch die in der Folienrolle enthaltene Luft, wodurch die einzelnen Folienlagen hart 
aufeinander liegen. Bei einer unzureichenden Pigmentierung kann es zu einem 
schlechten Laufverhalten der Folie in der Maschine kommen (Schragzug, Verblocken). 
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Die Wickelqualitat der beschichteten Folie ist fur die weitere Verarbeitung der Folie 
(Kaschierung, Bedruckung) ungeeignet. AuBerdem neigt eine solche Folie sehr stark 
zur elektrostatischen Aufladung. 

Die DE-A-16 94 404 beschreibt eine Folie aus Schichten eines orientierten kristallisier- 
baren thermoplastischen Filmes, wobei mindestens eine der auBeren Schichten einen 
Zusatz enthalt. Die Zusatze sind ubliche inerte anorganische oder organische Partikel, 
die im Falle von inerten Partikeln wie Si0 2 in einer Konzentration von 1 bis 25 Gew.-% 
den auBeren Schichten zugegeben werden. Die TeilchengroBe betragt 2 bis 20 urn. 
Diese Schichtstoffe konnen z.B. fur dekorative Zwecke mit Aluminium metallisiert oder 
fur Magnetbander verwendet werden. In der Schrift finden sich keinerlei Hinweise 
darauf , wie die Topographie einer solchen Folie fur die Verbesserung der Sauerstoff- 
barriere eingestellt werden kann. 

Die DE-A-22 30 970 beschreibt ein magnetisches Aufzeichnungsmedium, das aus 
einer biaxial orientierten Polyesterfolie und einer diinnen magnetischen metallischen 
Schicht auf der Oberflache A der Polyesterfolie besteht. Die Folie ist dadurch gekenn- 
zeichnet, dass sie 

a) eine beschichtete Oberflache A enthalt, die teilchenfrei ist und 

i) mindestens 4 urn dick ist oder 

ii) mindestens 50 % der Dicke der gesamten Folienlage ausmacht; und 

b) eine teilchenhaltige zweite Schicht mit verhaltnismaBig rauher Oberflache 
aufweist, die 

i) mindestens 1 % einzelne Teilchen eines bestimmten Polymerisates A 
und 

ii) mindestens 1 % einzelne Teilchen eines bestimmten Polymerisates B 
enthalt. 

In der Schrift finden sich wiederum keinerlei Hinweise darauf, wie die Topographie 
einer solchen Folie fur die Verbesserung einer Sauerstoffbarriere eingestellt werden 
kann. 



Mitsubishi Polyester Film GmbH 
-3- 

Die EP-B-0 088 635 beschreibt eine coextrudierte biaxial orientierte Polyesterfolie mit 
wenigstens zwei Schichten, von denen eine Schicht A aus thermoplastischem Harz 
besteht, und einer Schicht B, die thermoplastisches Harz und feine Teilchen enthalt. 
Die Folie ist dadurch gekennzeichnet, dass die Oberflachenrauhigkeit R a der auBeren 
Oberflache der Schicht A kleiner als 5 nm ist und die auBere Oberflache der Schicht B 
entweder 

eine Oberflache mit einer Oberflachenrauhigkeit R a von 5 bis 40 nm ist und eine 
Vielzahl von Vertiefungen und eine Vielzahl von Vorsprungen aufweist, die in 
einer bestimmten Anordnung angeordnet sind, Oder 

eine Oberflache ist, die auf einer ebenen Flache gebildete Vorsprunge aufweist 
und deren Oberflache mit einer Schicht C bedeckt ist, die aus einem Schmier- 
mittel besteht und eine Oberflachenrauhigkeit R a von 5 bis 40 nm aufweist. 

In der EP-A-0 514 129 wird eine transparente Mehrschichtfolie beschrieben, die ein 
Primarschicht-Substrat aus Polymermaterial umfasst, welches mindestens auf einer 
seiner Oberflachen eine Sekundarschicht aus Polymermaterial besitzt, die Glasperlen 
und Siliciumdioxidpartikel in bestimmten Konzentrationen und in bestimmten GroBen- 
verteilungen aufweist. Die Sekundarschicht kann auf einer bzw. auf beiden Seiten des 
Primarschicht-Substrats angeordnet sein. Mit der Folie werden die Trubung und die 
Verarbeitungseigenschaften verbessert, eine Lehre zur Verbesserung des Glanzes 
und der Barriereeigenschaften der Folie vermittelt die Schrift jedoch nicht. Auch finden 
sich in der Schrift keinerlei Hinweise darauf , wie die Topographie einer solchen Folie 
fur die gleichzeitige Verbesserung von Glanz und Sauerstoffbarriere eingestellt werden 
soil. 

In der EP-A-0 604 057 wird eine transparente Mehrschichtfolie beschrieben, die ein 
Primarschicht-Substrat aus Polymermaterial umfasst, die im wesentlichen frei ist von 
Fullern, welches mindestens auf einer seiner Oberflachen eine Sekundarschicht aus 
Polymermaterial besitzt, die als Fuller Silikon-Harz in einer Konzentration von 100 bis 
1000 ppm enthalt und einen mittleren Partikeldurchmesser von 1,5 bis 12,5 pm 
aufweist. Nachteilig an den Silikon-Partikeln ist, dass diese vergleichsweise teuer sind 
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und fur den Verpackungsmarkt keine akzeptable Losung darstellen. AuBerdem neigen 
Folien, die mit solchen Pigmenten ausgeriistet sind, beim Wickeln leichter zum Tele- 
skopieren. Ebenfalls finden sich auch in dieser Schrift keinerlei Hinweise darauf, wie 
die Topographie einer solchen Folie fur die gleichzeitige Verbesserung von Glanz und 
Sauerstoffbarriere eingestellt werden soli. 

Die im Stand der Technik beschriebenen Folien sind auf Grund der fehlenden Glatte 
der zu beschichtenden Oberflache A fur eine Barrierebeschichtung nach dem CVD- 
oder nach dem PECVD- Verfahren ungeeignet, zumindestens aber verbesserungs- 
bedurftig. Ebenfalls verbesserungsbedurftig ist das Verarbeitungsverhalten dieser 
Folien auf diesen Hochvakuumanlagen. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es, eine transparente, biaxial orientierte 
Polyesterfolie zur Verfugung zu stellen, die sich insbesondere fur eine Barriere- 
beschichtung nach dem CVD- Oder nach dem PECVD- Verfahren eignet. Die Folie soli 
nach der Barrierebeschichtung mit Substanzen, die bei CVD- oder nach dem PECVD- 
Verfahren verwendet werden (z.B. Hexamethyldisiloxan, CH 4 ), die gewunschte hohe 
Sauerstoffbarriere aufweisen. AuBerdem sollte die geforderte gute Wickelqualitat der 
Folie durch den Beschichtungsvorgang nicht beeintrachtigt werden; wunschenswerter 
Weise sollte sich die Folie wahrend des Beschichtungsvorganges und bei alien 
nachfolgenden Verarbeitungsschritten nur unwesentlich elektrostatisch aufladen. 
Daruber hinaus sollte sich die Folie durch eine gute Herstellbarkeit und Verarbeit- 
barkeit auszeichnen. Zusammengefasst bestand die Aufgabe darin, eine Folie mit 
folgender Merkmalkombination zur Verfugung zu stellen: 

Hohe Sauerstoffbarriere (gleichbedeutend mit geringer Sauerstoffpermeation) 
der Folie nach einer Barrierebeschichtung der Folienoberflache A nach dem 
CVD- oder nach dem PECVD- Verfahren (Nutzung der Plasmapolymerisation) 
Gute Herstellbarkeit, insbesondere gute Wickelbarkeit und gute Rollenauf- 
machung, sowie gute Verarbeitbarkeit. 

Hoher Glanz der zu beschichtenden Folienoberflache A (hohe Oberflachen- 
glatte) 
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Hohe Transparenz, d.h. geringe Trubung. 

Die Folie sollte den bekannten Verpackungsfolien dieser Art in den ubrigen Eigen- 
schaften mindestens gleichwertig sein. Sie sollte sich beispielsweise einfach und 
preiswert herstellen lassen, sowie auf den herkommlichen Maschinen gut verarbeiten 
lassen. 

Gelost wird die Aufgabe durch eine biaxial orientierte Polyesterfolie, die eine Basis- 
schicht B, die zu mindestens 80 Gew.-% aus einem thermoplastischen Polyester 
besteht, und zwei Deckschichten A und C aufweist, dadurch gekennzeichnet, dass 

a) die Deckschicht A eine hone Oberflachenglatte hat und weitgehend keine 
externen Partikel enthalt, 

b) die Deckschicht C externe Partikel enthalt und eine Anzahl von Erhebungen N 
pro mm 2 Folienoberflache aufweist, die mit ihren jeweiligen Hohen h uber 
folgende Gleichung korreliert sind 

A h1 - B h1 • log h/pm < log(Nc/mm 2 )< A h2 - B h2 ■ log h/pm (1) 
0,01 urn < h < 10 pm 
A h1 = 2,477; B h1 = 2,22 

A h2 = 4,080; B h2 =1,5. 

und 

c) die Deckschicht C mit einer acrylathaltigen Schicht D versehen ist.. 

Die erfindungsgemaBe Folie ist bevorzugt transparent und hat bevorzugt einen 
Schichtaufbau A-B-C-D. Sie wird durch Coextrusion hergestellt. 

Die Schicht A enthalt bevorzugt keine externen Partikel und die Folie weist bevorzugt 
eine planare Orientierung Ap von groBer als 0,163 auf. 

Unter Erhebungen im Sinne der vorliegenden Erfindung werden kegelige Erhebungen 
verstanden, die aus der planar orientierten Folienoberflache hervorragen. 
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Durch Verwendung der vernetzten, acrylathaltigen Beschichtung D auf zumindest der 
Oberflachenschicht C kann sowohl die Rollenaufmachung als auch die Verarbeit- 
barkeit der Folie deutlich verbessert werden, ohne dass dabei die hervorragenden 
optischen Eigenschaften der Folie verschlechtert werden. Weiterhin hat sich gezeigt, 
dass die hervorragenden optischen Eigenschaften der Folie auch dann nicht 
vermindert werden, wenn das anfallende Regenerat (dieses kann Teilmengen der 
acrylischen Beschichtung enthalten) bei der Folienherstellung als Eigenregenerat fur 
die Basisschicht B der Folie wiederverwendet wird. 

ErfindungsgemaG ist die Folie drei- bzw. vierschichtig. Sie umfasst als Schichten eine 
Basisschicht B, eine im Wesentlichen pigmentfreie, hochglanzende Oberflachen- 
schicht A und auf der anderen Seite der Basisschicht B eine weitere Schicht C, 
bevorzugt aus Polyethylenterephthalat. Diese Schicht C enthalt die fur die Herstellung 
und Verarbeitung der Folie forderlichen Pigmente. 

Fur die verschiedenen Schichten konnen prinzipiell verschiedene Rohstoffe verwendet 
werden. Es ist jedoch bevorzugt, die einzelnen Schichten auf Basis von Polyester- 
rohstoffen herzustellen. 

Die Basisschicht B der Folie besteht bevorzugt zu mindestens 80 Gew.-% aus einem 
thermoplastischen Polyester. Dafur geeignet sind Polyester aus Ethylenglykol und 
Terephthalsaure (= Polyethylenterephthalat, PET), aus Ethylenglykol und Naphthalin- 
2,6-dicarbonsaure (= Polyethylen-2,6-naphthalat, PEN), aus 1 ,4-Bis-hydroximethyl- 
cyclohexan und Terephthalsaure (= Polyl ,4-cyclohexandimethylenterephthalat, PCDT) 
sowie aus Ethylenglykol, Naphthalin-2,6-dicarbonsaure und Biphenyl-4,4 1 - 
dicarbonsaure (= Polyethylen-2,6-naphthalatbibenzoat, PENBB). Besonders bevorzugt 
sind Polyester, die zu mindestens 90 mol-%, bevorzugt mindestens 95 mol-%, aus 
Ethylenglykol- und Terephthalsaure-Einheiten oder aus Ethylenglykol- und Naphthalin- 
2,6-dicarbonsaure-Einheiten bestehen. Die restlichen Monomereinheiten stammen aus 
anderen aliphatischen, cycloaliphatischen oder aromatischen Diolen bzw. anderen 
Dicarbonsauren, wie sie auch in den Schichten A oder C vorkommen konnen. 
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Bevorzugt besteht die Basisschicht aus PET. 

Geeignete andere aliphatische Diole sind beispielsweise Diethylenglykol, Triethylen- 
glykol, aliphatische Glykole der allgemeinen Formel HO-(CH 2 ) n -OH, wobei n eine 
ganze Zahl von 3 bis 6 darstellt (insbesondere Propan-1 ,3-diol, Butan-1 ,4-diol, Pentan- 
1,5-diol und Hexan-1 ,6-diol) oder verzweigte aliphatische Glykole mit bis zu 6 
Kohlenstoff-Atomen. Von den cycloaliphatischen Diolen sind Cyclohexandiole 
(insbesondere Cyclohexan-1 ,4-diol) zu nennen. Geeignete andere aromatische Diole 
entsprechen beispielsweise der Formel HO-C 6 H 4 -X-C 6 H 4 -OH, wobei X fur -CH 2 -, 
-C(CH 3 ) 2 -, -C(CF 3 ) 2 -, -O-, -S- oder -S0 2 - steht. Daneben sind auch Bisphenole der 
Formel HO-C 6 H 4 -C 6 H 4 -OH gut geeignet. 

Andere aromatische Dicarbonsauren sind bevorzugt Benzoldicarbonsauren, Naphtha- 
lindicarbonsauren (beispielsweise Naphthalin-1 ,4- oder 1 ,6-dicarbonsaure), Biphenyl- 
x,x'-dicarbonsauren (insbesondere Biphenyl-4,4'-dicarbonsaure), Diphenylacetylen- 
x.x'-dicarbonsauren (insbesondere Diphenylacetylen-4,4'-dicarbonsaure) oderStilben- 
x,x'-dicarbonsauren. Von den cycloaliphatischen Dicarbonsauren sind Cyclohexandi- 
carbonsauren (insbesondere Cyclohexan-1 ,4-dicarbonsaure) zu nennen. Von den ali- 
phatischen Dicarbonsauren sind die (C 3 -C 19 ) Alkandisauren besonders.geeignet, wobei 
der Alkanteil geradkettig oder verzweigt sein kann. 

Die Herstellung der Polyester kann nach dem bekannten Umesterungsverfahren 
erfolgen (siehe Polyesters, V.V. Korshak and S.V. Vinogradova, Pergamon Press, 
1965, und Encyclopedia of Chemical Technology, Fourth Edition, Vol. 19, Pigments to 
Powders, Handling, Wiley & Sons). Dabei geht man von Dicarbonsaureestern und 
Diolen aus, die mit den ublichen Umesterungskatalysatoren, wie Zink-, Calcium-, 
Lithium-, Magnesium- und Mangan-Salzen, umgesetzt werden. Die Zwischenprodukte 
werden dann in Gegenwart allgemein ublicher Polykondensationskatalysatoren, wie 
Antimontrioxid oder Titan-Salzen, polykondensiert. Die Herstellung kann ebenso gut 
nach dem Direktveresterungsverfahren in Gegenwart von Polykondensationskataly- 
satoren erfolgen. Dabei geht man direkt von den Dicarbonsauren und den Diolen aus. 
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Als besonders geeignet haben sich solche Verfahren erwiesen, bei denen Umeste- 
rungskatalysatoren eingesetzt werden, bei denen die Glattheit der Oberflache A der 
Folie nur wenig gestort wird. Bevorzugt sind hierbei insbesondere Magnesium- und 
Mangan-Salze. Diese Umesterungskatalysatoren werden bevorzugt bei der Herstel- 
lung des Basisrohstoffes, besonders bevorzugt aber bei der Herstellung des 
Rohstoffes fur die Schicht A, verwendet. 

Folien mit der geforderten glatten Oberflache A werden insbesondere dann erhalten, 
wenn Rohstoffe / Polymere eingesetzt werden, die z.B. unter Verwendung von Mn-, 
Mg- Oder Ca-Umesterungskatalysatoren hergestellt wurden und bei denen der Mn- 
Gehalt im Bereich von 50 bis 200 ppm oder der Mg-Gehalt im Bereich von 1 00 bis 300 
ppm Oder der Ca-Gehalt im Bereich von 50 bis 300 ppm liegt. Hierdurch werden 
interne Partikel erzeugt, die zu Folien mit der erfindungsgemaBen Oberflache fuhren. 
Es sind prinzipiell aber auch andere Umesterungskatalysatoren einsetzbar. 

Fur die Schicht A konnen prinzipiell die gleichen Polymere verwendet werden wie fur 
die Basisschicht B. Daneben konnen in der Schicht A auch andere Materialien 
enthalten sein, wobei dann die Schicht A bevorzugt aus einem Gemisch von Poly- 
meren, einem Copolymeren oder einem Homopolymeren besteht, welche bevorzugt 
Ethylen-2,6-naphthalat-Einheiten und/oder Ethylen-terephthalat-Einheiten enthalten. 
Bis zu 10 Mol-% der Polymere konnen aus weiteren Comonomeren bestehen, wie sie 
fur die Basisschicht B beschrieben wurden. 

Fur die andere Schicht (Deckschicht C) konnen prinzipiell die gleichen Polymere 
verwendet werden, wie sie zuvor fur die Basisschicht B oder die Schicht A beschrieben 
worden sind . 

Fur die Verarbeitung der Polymere hat es sich als gunstig erwiesen, die Polymere fur 
die Basisschicht und die beiden anderen Schichten so zu wahlen, dass sich die 
Viskositaten der jeweiligen Polymerschmelzen nicht zu sehr unterscheiden. Im 
anderen Fall ist unter Umstanden mit zusatzlichen Unebenheiten, mit FlieGstorungen 
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oder mit Streifenbildung auf der fertigen Folie zu rechnen. Zur Beschreibung der 
Viskositatsbereiche der Schmelzen fur die jeweiligen Schichten wird die intrinsische 
Viskositat IV verwendet. Fur handelsiibliche Polyethylenterephthalate, die sich bevor- 
zugt zur Herstellung der biaxial orientierten Folien eignen, liegen die IV-Werte im 
Bereich von 0,54 bis 0,76. Urn eine einwandfreie Qualitat der Folie im Sinne der 
vorliegenden Erfindung zu gewahrleisten, sollte der SV-Wert der Polymeren fur die 
Schichten A oder C im Bereich von ca. 0,55 bis 0,75, bevorzugt im Bereich von 0,56 
bis 0,74, insbesondere bevorzugt im Bereich von 0,57 bis 0,73, liegen. Falls 
notwendig, kann an den jeweiligen Granulaten eine Festphasenkondensation 
durchgefuhrt werden, urn die benotigten IV-Werte der Materialien einzustellen. Die IV- 
Werte der Polymerschmelzen fur die Basis- und die beiden Deckschichten sollten sich 
bevorzugt urn nicht mehr als 0,1 , vorzugsweise nicht mehr als 0,08, insbesondere aber 
urn nicht mehr als 0,06 IV-Einheiten unterscheiden. 

Die Basisschicht B und die beiden anderen Schichten konnen zusatzlich ubliche 
Additive wie beispielsweise Stabilisatoren enthalten. Sie werden zweckmaBig dem 
Polymer bzw. der Polymermischung bereits vor dem Aufschmelzen zugesetzt. Als 
Stabilisatoren werden beispielsweise Phosphorverbindungen, wie Phosphorsaure Oder 
Phosphorsaureester, eingesetzt. 

Die Oberflachenschicht A der Folie nach der vorliegenden Erfindung enthalt bevorzugt 
keine Antiblockmittel oder andere externe Partikel. Die Oberflachenschicht C der Folie 
nach der vorliegenden Erfindung enthalt Antiblockmittel in einer bestimmten Konzen- 
tration und in einer bestimmten GroBe. Die Basisschicht enthalt im Wesentlichen nur 
Antiblockmittel, die iiber eine Regenerierung der Folie in die Basisschicht eingebracht 
werden, d. h. wenn z. B. zur Herstellung der Folie Folienverschnitt (Regenerat) mit 
eingesetzt wird. 

Typische Antiblockmittel (in diesem Zusammenhang auch als Pigmente bezeichnet) 
sind anorganische und/oder organische Partikel, beispielsweise Calciumcarbonat, 
amorphe Kieselsaure, Talk, Magnesiumcarbonat, Bariumcarbonat, Calciumsulfat, 
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Bariumsulfat, Lithiumphosphat, Calciumphosphat, Magnesiumphosphat, Aluminium- 
oxid, LiF, Calcium-, Barium-, Zink- oder Mangan-Salze der eingesetzten 
Dicarbonsauren, RuB, Titandioxid, Kaolin oder vernetzte Polystyrol- oder Arcrylat- 
Partikel. 

5 

Es konnen auch Mischungen von zwei und mehr verschiedenen Antiblockmitteln oder 
Mischungen von Antiblockmitteln gleicher Zusammensetzung, aber unterschiedlicher 
PartikelgroBe gewahlt werden. Die Partikel konnen den einzelnen Schichten in den 
jeweils vorteilhaften Konzentrationen, z.B. als glykolische Dispersion wahrend der 
1 0^ Polykondensation oder uber Masterbatche bei der Extrusion zugegeben werden. Eine 
detaillierte Beschreibung der einsetzbaren Antiblockmittel findet sich beispielsweise in 
der EP-A-0 602 964. 



Bevorzugte Partikel fur die Deckschicht C sind Si0 2 in kolloidaler und in kettenartiger 
15 Form. Die Partikeldurchmesser der eingesetzten Teilchen sind prinzipiell nicht 

eingeschrankt. Fur die Losung der Aufgabe hat es sich als gunstig erwiesen 

Teilchen mit einem mittleren Primarpartikeldurchmesser von kleiner als 60 nm, 
bevorzugt kleiner als 55 nm und besonders bevorzugt kleiner als 50 nm 
und/oder 

20 \ ■ Teilchen mit einem mittleren Primarpartikeldurchmesser (der d 50 -Wert) im 
^ Bereich von 1 bis 4 pm, bevorzugt im Bereich von 1,5 bis 3,5 |jm, und 

besonders bevorzugt im Bereich von 2,5 bis 3,0 pm zu verwenden. 

Weiterhin hat es sich als besonders gunstig erwiesen, wenn die Verteilung des 
25 Partikeldurchmessers innerhalb bestimmter Grenzen liegt. Zur Erzielung einer 
moglichst niedrigen Trubung und eines moglichst hohen Glanzes enthalt die 
Deckschicht C der Folie ein Pigmentsystem, bei dem die Streuung des Durchmessers 
d (ausgedruckt durch den SPAN 98) bevorzugt kleiner als 1 ,9 ist. 



30 Die Pigmentkonzentration in der Deckschicht C liegt bevorzugt zwischen 0,1 und 0,5 
Gew.-%, vorteilhaft zwischen 0,15 und 0,45 Gew.-%, insbesondere zwischen 0,2 und 
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0,4 Gew.-%, und ganz besonders bevorzugt zwischen 0,25 und 0,35 Gew.-%, bezogen 
auf das Gewicht der Schicht C. Sie richtet sich insbesondere nach dem gewunschten 
Verarbeitungsverhalten der Folie. Vorzugsweise wird/werden die Pigmentart/en, die 
Pigmentkonzentration/en und die Partikelkonzentration/en als auch die Schichtdicken- 
verhaltnisse so gewahlt, dass eine gute Optik sowie eine gute Herstellbarkeit und 
Verarbeitbarkeit der Folie gegeben ist. Diese Parameter konnen durch wenige Vorver- 
suche einfach und sicher bestimmt werden. 

Die Pigmente fur die Oberflacheschicht C sind in ihrer GroGe, Konzentration und in 
ihrer Verteilung so auszuwahlen, dass die Anzahl der Erhebungen N c /mm 2 durch 
folgende Gleichung beschrieben werden kann: (h = Hohe der Erhebungen): 

A h1 - B h1 • log h/pm < log(N c /mm 2 )< A h2 - B h2 ■ log h/pm (1) 



In einer bevorzugten Ausfuhrungsform besitzen die Konstanten der Gleichung (1) die 
Werte A h1 = 2,550, B h1 = 2,150, A h2 = 4,000 und B h2 = 1,550 und in einer besonders 
bevorzugten Ausfuhrungsform die Werte A h1 = 2,600, B h1 = 2,100, A h2 = 3,900 und B h2 
= 1 ,600. 

Weist die Deckschicht C der Folie nach der vorliegenden Erfindung eine Topographie 
auf, bei der die Anzahl der Erhebungen unterhalb des durch die Gleichung (1) 
gekennzeichneten Bereiches fallt, so ist die Herstellung der Folie schwierig und das 
Verarbeitungsverhalten oft unzureichend. Die Folie neigt zum Verblocken. 

Weist die Deckschicht C der Folie nach der vorliegenden Erfindung dagegen eine 
Topographie auf, bei der die Anzahl der Erhebungen oberhalb des durch die Glei- 
chung (1) gekennzeichneten Bereiches liegt, so verschlechtert sich die Transparenz 
der Folie. Dies ist im Sinne der Aufgabenstellung unerwunscht, wird aber von der 




0,01 pm < h < 10 pm 
2,477; B h1 = 2,22 

4,08; B h2 = 1 ,5. 



Erfindung mitumfasst. 
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Bei der Folie nach der vorliegenden Erfindung sind die Dicken der Deckschichten A 
und C im allgemeinen groBer als 0,6 pm und liegen bevorzugt im Bereich von 0,6 bis 
2,5 pm, vorteilhaft im Bereich von 0,7 bis 2,3 pm, insbesondere im Bereich von 0,8 bis 
2,2 pm, und ganz besonders bevorzugt im Bereich von 0,9 bis 2,1 pm. Die 
Deckschichten A und C konnen gleich Oder verschieden dick sein. 

Die Gesamtdicke der erfindungsgemaBen Polyesterfolie kann innerhalb weiter Gren- 
zen variieren und richtet sich nach dem beabsichtigten Verwendungszweck. Sie 
betragt bevorzugt 4 bis 50 pm, insbesondere 5 bis 45 pm, vorzugsweise 6 bis 40 pm, 
wobei die Schicht B einen Anteil von vorzugsweise 5 bis 95% an der Gesamtdicke hat. 

ErfindungsgemaB ist mindestens eine Seite der Folie, bevorzugt die rauhe Oberflache 
C, mit einer bevorzugt wassrigen Dispersion beschichtet. Die Beschichtung D auf der 
fertigen Folie weist eine Dicke von ca. 5 bis 2000 nm, bevorzugt 10 bis 500 nm, 
insbesondere 20 bis 200 nm, auf. Die Beschichtung wird bevorzugt In-line aufgebracht, 
d.h. wahrend des Folienherstellprozesses, zweckmaBigerweise vor der Querstreckung. 
Besonders bevorzugt ist die Aufbringung der Beschichtung mittels des sog. „Reverse 
gravure-roll coating"-Verfahrens, bei dem sich die Beschichtungen auBerst homogen 
in Schichtdicken bis 100 nm auftragen lassen. Ebenfalls bevorzugt ist die Aufbringung 
der Beschichtung durch das Meyer-Rod-Verfahren (Literatur zu den Beschichtungs- 
verfahren: Die Kunststoffe, Kunststoffhandbuch, Dr. Bodo Carlowitz, Hanser, 1990), 
mit dem sich groBere Beschichtungsstarken erzielen lassen. Die Beschichtung wird 
bevorzugt als Losung, Suspension oder Dispersion aufgetragen, besonders bevorzugt 
als wassrige Losung, Suspension oder Dispersion. Die genannte Beschichtung verleiht 
der Folienoberflache, bzw. der Folie die gewunschten Funktionen (niedriger Reibkoef- 
fizient, gute Verarbeitbarkeit, gute Rollenaufmachung, geringe statische Aufladung) 
und mdgliche weitere Funktionen. Beispielsweise kann die Folie dadurch besser 
bedruckbar oder mit verbesserter Aromabarriere ausgerustet sein oder die Haftung zu 
Materialien ermoglichen, die ansonsten nicht auf der unbeschichteten Folienoberflache 
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haften wurden (z.B. photographische Emulsionen). 

Die genannten Stoffe/Zusammensetzungen werden als verdunnte Losung, Emulsion 
Oder Dispersion vorzugsweise als wassrige Losung, Emulsion oder Dispersion auf eine 
oder beide Folienoberflachen aufgebracht und anschlieBend das Losungsmittel/das 
Dispersionsmittel verfluchtigt. Wird die Beschichtung In-line vor der Querstreckung 
aufgebracht, reicht gewohnlich die Temperaturbehandlung in der Querstreckung und 
anschlieBenden Hitzefixierung aus, urn das Losungsmittel/das Dispersionsmittel zu 
verfliichtigen und die Beschichtung zu trocknen. 

Als Feststoffbestandteil enthalt die Dispersion Acrylcopolymere. Die bevorzugt 
verwendeten Copolymere bestehen bevorzugt im Wesentlichen zu mindestens 50 
Gew.-% aus einem oder mehreren polymerisierten acrylischen und/oder methacry- 
lischen Monomeren und zu ca. 1 bis 15 Gew.-% aus copolymerisierbaren Comono- 
meren, die in copolymerisiertem Zustand unter Einwirkung von erhohter Temperatur, 
gegebenenfalls ohne Zusatz eines gesonderten harzformigen Venetzungsmittels, zur 
Ausbildung von intermolekularen Vernetzungen befahigt sind. Die Acrylcopolymere 
konnen grundsatzlich auch weitere Monomereinheiten enthalten. 

Die acrylische Komponente der Copolymere ist vorzugsweise in einer Menge von 50 
bis 99 Gew.-% anwesend und besteht bevorzugt aus einem Ester der Methacrylsaure, 
insbesondere einem Alkylester, dessen Alkylgruppe bis zu zehn C-Atome enthalt, wie 
z.B. die Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, Isopropyl-, n-Butyl-, Isobutyl-, tertiare Butyl-, Hexyl-, 
2-Ethylhexyl-, Heptyl- und n-Octylgruppe. Acrylcopolymere, die von einem niederen 
Alkylacrylat (C, bis C 4 ) abgeleitet sind, insbesondere Ethylacrylat, ergeben zusammen 
mit einem niederen Alkylmethacrylat eine besonders gute Haftung zwischen der Poly- 
esterfolie und darauf aufgebrachten reprografischen Beschichtungen und Mattbe- 
schichtungen. Ganz besonders bevorzugt werden Haftvermittlercopolymere aus einem 
Alkylacrylat, z.B. Ethylacrylat oder Butylacrylat, zusammen mit einem Alkylmethacrylat, 
z.B. Methylmethacrylat, insbesondere zu gleichen molaren Anteilen und in einer 
Gesamtmenge von ca. 70 bis 95 Gew.-% eingesetzt. Das Acrylatcomonomere solcher 
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Acryl-/Methacryl-Kombinationen ist vorzugsweise in einem Anteil von 1 5 bis 65 Mol-% 
anwesend und das Methacrylat-Comonomere vorzugsweise in einem Anteil, der im 
Allgemeinen urn 5 bis 20 Mol-% groGer ist als der Anteil des Acrylatcomonomeren. 
Das Methacrylat ist vorzugsweise in einem Anteil von 35 bis 85 Mol-% in der 
Kombination enthalten. 

ErfindungsgemaB geeignete Comonomere, die auch zur Erhohung der Losungsmittel- 
bestandigkeit und intermolekularen Vernetzung der Beschichtung eingesetzt werden, 
sind z.B. N-Methylolacrylamid, N-Methylolmethacrylamid und die entsprechenden 
Ether; Epoxidmaterialien wie z.B. Glycidylacrylat, Glycidylmethacrylat und Allylglycidyl- 
ether; Carboxylgruppen enthaltende Monomere wie z.B. Crotonsaure, Itaconsaure 
oder Acrylsaure; Anhydride wie z.B. Maleinsaureanhydrid; Hydroxylgruppen enthal- 
tende Monomere wie z.B. Itaconsaureanhydrid; Hydroxylgruppen enthaltende Mono- 
mere wie z.B. Allylalkohol und Hydroxyethyl- Oder Hydroxypropylacrylat oder -meth- 
acrylat; Amide wie z.B. Acrylamid, Methacrylamid oder Maleinsaureamid und 
Isocyanate wie z.B. Vinylisocyanat oder Allylisocyanat. Von den oben genannten 
vernetzenden Comonomeren werden N-Methylolacrylamid und N-Methylolmethacryl- 
amid bevorzugt, und zwar in erster Linie deswegen, weil Copolymerenketten, die eines 
dieser Monomere enthalten, unter der Einwirkung von erhohten Temperaturen zur 
Kondensation miteinander und somit zur Ausbildung der gewunschten intermoleku- 
laren Vernetzungen befahigt sind. Die gegebenenfalls gewunschte Losungsmittel- 
bestandigkeit der bevorzugten Acrylatbeschichtung kann aber auch durch die 
Anwesenheit eines fremden Vernetzungsmittels wie z.B. eines Melamin- oder 
Harnstoff-Formaldehyd-Kondensationsproduktes erzielt werden. Wird keine Losungs- 
mittelbestandigkeit benotigt, so kann auf Vernetzungsmittel verzichtet werden. 

Die oben beschriebene erfindungsgemaBe Beschichtung ist ausfuhrlich in der EP-A- 
0 144 948 dargestellt, auf die an dieser Stelle ausdriicklich Bezug genommen wird 
(vgl. insbesondere Seiten 5 bis Seite 1 7). Diese Schrift gibt auch Auskunft uber weitere 
spezifische Kombinationen solcher gemischten Acrylcopolymere, auf deren Wieder- 
gabe hier verzichtet wird, die aber von der Erfindung ausdrucklich mitumfasst werden. 
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Diese Beschichtung wird entsprechend der Aufgabenstellung bevorzugt auf die 
Oberflache der Deckschicht C (die nicht mit Barrieresubstanzen beschichtete Seite) 
der Folie aufgebracht. Es ist aber auch moglich, auch die andere Seite (die Deck- 
schicht A) mit der erfindungsgemaBen Beschichtung zu versehen oder auf diese Seite 
eine andere Beschichtung aufzubringen. Die Beschichtungsrezeptur kann bekannte 
Zusatze enthalten wie z.B. Antistatika, Netzmittel, Tenside, pH-Regulatoren, 
Antioxidantien, Farbstoffe, Pigmente, Anti-Blockmittel wie z.B. kolloidales Si0 2 usw. 
Normalerweise ist es angebracht, ein Tensid einzuarbeiten, urn die Fahigkeit der 
wassrigen Beschichtung zur Benetzung der Tragerfolie aus Polyester zu erhohen. 

Bei der Folie nach der vorliegenden Erfindung ist der Reibkoeffizient (COF) der Folien- 
seite C, die die acrylische Beschichtung tragt, besonders niedrig. Auf dieser 
(beschichteten Seite) ist der Reibkoeffizient allgemein kleiner als 0,45, bevorzugt 
kleiner als 0,42 und besonders bevorzugt kleiner als 0,4. Der niedrige Reibkoeffizient 
tragt dabei wesentlich zu einem guten Verarbeitungsverhalten der Folie und zu einer 
guten Rollenaufmachung bei. 

Ein besonderer Vorteil besteht weiterhin darin, dass die Herstellungskosten der 
erfindungsgemaBen Folie nur unwesentlich uber denen einer Folie aus Standardpoly- 
esterrohstoffen liegen. Die verarbeitungs- und gebrauchsrelevanten Eigenschaften der 
erfindungsgemaBen Folie sind gegenuber Folien nach dem Stand der Technik deutlich 
verbessert. 

Daneben ist bei der Herstellung der Folie gewahrleistet, dass das Regenerat in einem 
Anteil von bis zu ca. 60 Gew.-%, bevorzugt 1 0 bis 50 Gew.-%, jeweils bezogen auf das 
Gesamtgewicht der Folie, wiederverwendet werden kann, ohne dass dabei die physi- 
kalischen Eigenschaften der Folie nennenswert negativ beeinflusst werden. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist auch ein Verfahren zur Herstellung der 
erfindungsgemaBen Folien. Es umfasst 

das Herstellen einer mehrschichtigen Folie aus einer Basisschicht B und den 
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Deckschicht(en) A (und C) durch Coextrusion und Ausformen der Schmelzen 
zu flachen Schmelzefilmen, 

Beschichten der Folie mit der acrylisch vernetzenden Schicht (vorzugsweise 
zwischen dem ersten und dem zweiten Streckschritt), 
5 • biaxiales Strecken der Folie und 

Thermofixieren der gestreckten Folie. 

Zur Herstellung der Schichten A und C (Deckschichten A und C) werden zweckmaBig 
Polymer-Granulate, bevorzugt aus Polyethylenterephthalat, zwei Extrudern zugefuhrt. 
Die Materialien werden bei etwa 300°C aufgeschmolzen und extrudiert bzw. 
coextrudiert. 

Die Polymere fur die Basisschicht werden zweckmaGig uber einen weiteren Extruder 
zugefuhrt. Etwa vorhandene Fremdkorper oder Verunreinigungen lassen sich aus der 
15 Polymerschmelze abfiltrieren. Die Schmelzen werden in einer Mehrschichtduse zu 
flachen Schmelzefilmen ausgeformt und ubereinander geschichtet. AnschlieBend wird 
der Mehrschichtfilm mit Hilfe einer Kuhlwalze und gegebenenfalls weiteren Walzen 
abgezogen und verfestigt. 

Die biaxiale Verstreckung wird im allgemeinen sequentiell durchgefuhrt. Dabei wird 
vorzugsweise erst in Langsrichtung (d.h. in Maschinenrichtung, MD-Richtung) und 
anschlieGend in Querrichtung (d.h. senkrecht zur Maschinenrichtung, TD-Richtung) 
verstreckt. Das Verstrecken in Langsrichtung lasst sich mit Hilfe zweier entsprechend 
dem angestrebten Streckverhaltnis verschieden schnell laufenden Walzen durch- 
fuhren. Zum Querverstrecken benutzt man allgemein einen entsprechenden Kluppen- 
rahmen. 

Die Temperatur, bei der die Verstreckung durchgefuhrt wird, kann in einem relativ 
groBen Bereich variieren und richtet sich nach den gewunschten Eigenschaften der 
30 Folie. Im allgemeinen wird die Langsstreckung bei ca. 80 bis 130°C und die Quer- 
streckung bei ca. 80 bis 150°C durchgefuhrt. Das Langsstreckverhaltnis liegt bevorzugt 
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im Bereich von 3:1 bis 6:1 , insbesondere bei 3,5:1 bis 5,5:1 . Das Querstreckverhaltnis 
liegt allgemein im Bereich von 3,0:1 bis 5,0:1, bevorzugt bei 3,5:1 bis 4,5:1. 

Die Folie nach der vorliegenden Erfindung wird bevorzugt so orientiert, dass die 
planare Orientierung Ap der Folie groBer als 0,163, bevorzugt groBer als 0,164 und 
besonders bevorzugt groBer als 0,165 ist. Im anderen Fall ist die Glatte der Ober- 
flachenschicht A fur eine Barrierebeschichtung nach dem CVD-Verfahren unter 
Umstanden nicht ausreichend. 

Bei der nachfolgenden Thermofixierung wird die Folie etwa 0,1 bis 10 s lang bei einer 
Temperatur von ca. 150 bis 250°C gehalten. AnschlieBend wird die Folie in ublicher 
Weise aufgewickelt. 

Ein Vorteil der Erfindung besteht darin, dass die Herstellungskosten der erfindungs- 
gemaBen Folie vergleichbar sind mit denjenigen nach dem Stand der Technik. Die 
sonstigen verarbeitungs- und gebrauchsrelevanten Eigenschaften der erfindungs- 
gemaBen Folie bleiben im Wesentlichen unverandert oder sind sogar verbessert. 
Daneben ist bei der Herstellung der Folie gewahrleistet, dass das Regenerat in einer 
Konzentration von ca. 20 bis 50 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie, 
wieder verwendet werden kann, ohne dass dabei die physikalischen Eigenschaften der 
Folie nennenswert negativ beeinflusst werden. 

Die Folie eignet sich z. B. hervorragend zur Verpackung von licht- und/oder luftemp- 
findlichen Nahrungs- und Genussmitteln. Speziell geeignet ist sie zur Herstellung von 
Verpackungen fur Kaffee, Tee oder Gewurze , insbesondere gemahlenem Kaffee. 

Zusammengefasst zeichnet sich die erfindungsgemaBe Folie durch eine hervor- 
ragende Sauerstoffbarriere, nachdem sie auf der Folienoberflache A mit Materialien 
beschichtet worden ist, die bei CVD- oder bei PECVD- Verfahren eingesetzt werden, 
durch einen hohen Glanz der Folienoberflache A und durch eine niedrige Trubung aus. 
Des weiteren zeigt die mit den zuvor beschriebenen acrylischen Polymeren 
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beschichtete Folie ein sehr gutes Handling, sehr gute Wickeleigenschaften und ein 
sehr gutes Verarbeitungsverhalten. AuBerdem ladt sich die Folie deutlich weniger 
elektrostatisch auf als vergleichbare Folien, die die zuvor beschriebene acrylisch 
vernetztende Schicht nicht aufweisen. Die acrylisch vernetztende Schicht eignet sich 
5 dariiber hinaus vorzuglich fur eine Bedruckung, insbesondere mit NC-Farben. 

Die Folie besitzt eine Sauerstoffbarriere von kleiner als 3,0 cm 3 -m" 2 -d" 1 -bar" 1 , 
vorzugsweise kleiner als 2,5 cm 3 -m" 2 -d" 1 -bar" 1 , und besonders bevorzugt kleiner als 2,0 
cm 3 -m' 2 -d" 1 -bar" 1 , nachdem sie auf der Folienoberflache A beschichtet worden ist; 
1 0 bevorzugt nach dem CVD- bzw. PECVD-Verfahren. 

Substanzen, die nach dem CVD- bzw. PECVD-Verfahren auf die Oberflache der 
Deckschicht aufgebracht werden konnen, sind z.B. Hexamethyldisiloxan oder CH 4 , und 
ein entsprechendes Verfahren ist die AIRCO-Coating Technology, die z.B. von R.J. 
15 Nelson auf der Society for the Research of Polymerized Compound Surfaces, Fukui 
City, Japan, 9. Juli 1993, vorgetragen wurde. 

Der Glanz der Folienoberflache A ist bevorzugt groBer als 190. In einer bevorzugten 
Ausfuhrungsform betragt der Glanz dieser Seite mehr als 200 und in einer besonders 
20 bevorzugten Ausfuhrungsform mehr als 210. Diese Folienoberflache eignet sich 
.0 daneben auch fur die Bedruckung oder fur die Metallisierung. Der hohe Glanz der Folie 
ubertragt sich auf den Druck oder die aufgebrachte Metallschicht und verleiht somit der 
Folie das gewollte werbewirksame Aussehen. Die Trubung der Folie ist bevorzugt 
niedriger als 2,5 %. 

25 

Die nachstehende Tabelle (Tabelle 1) fasst die wichtigsten erfindungsgemaBen 
Folieneigenschaften noch einmal zusammen. 
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Zur Charakterisierung der Rohstoffe (Ausgangspolymere) und der Folien wurden die 
folgenden Methoden benutzt: 
DIN = Deutsches Institut fur Normung 
ASTM = American Society for Testing and Materials 
5 ISO = International Organisation for Standardisation 

(1) Bestimmung der planaren Orientieruna Ap 

Die Bestimmung der planaren Orientierung erfolgt Qber die Messung der Brechungs- 
indizes mit einem Abbe-Refraktometer (A. Kruss, Optronic, Hamburg, Deutschland). 

10 Die Probenvorbereitung ist wie folgt: 

ProbengroBe und Probenlange: 60 bis 100 mm 

Probenbreite: entspricht Prismenbreite von 10 mm 

Zur Bestimmung von n MD und n a (= n z ) muss die zu messende Probe aus der Folie 

ausgeschnitten werden, bei der die Laufkante der Probe exakt mit der TD-Richtung 

15 ubereinstimmen muss. Zur Bestimmung von n TD und n a (= n 2 ) muss die zu messende 
Probe aus der Folie ausgeschnitten werden, bei der die Laufkante der Probe exakt mit 
der MD-Richtung ubereinstimmen muss. Die Proben sind aus der Mitte der Folienbahn 
zu entnehmen. Es ist dafur Sorge zu tragen, dass das Abbe-Refraktometer eine 
Temperatur von 23°C hat. Auf das vor der Messung gut gesauberte untere Prisma wird 

20 mit Hilfe eines Glasstabes ein wenig Dijodmethan (n = 1,745) bzw. Dijodmethan- 
m Bromnaphthalin-Gemisch aufgetragen. Der Brechungsindex des Gemisches muss 
groBer als 1,685 sein. Darauf wird zuerst die in TD-Richtung ausgeschnittene Probe 
aufgelegt, so dass die gesamte Prismenoberflache bedeckt ist. Mit Hilfe eines Papier- 
taschentuches wird nun die Folie fest auf das Prisma aufgebugelt, so dass die Folie 

25 fest und glatt aufliegt. Die uberflussige Flussigkeit muss abgesaugt werden. Danach 
wird ein wenig von der Messflussigkeit auf die Folie getropft. Das zweite Prisma wird 
heruntergeklappt und fest angedriickt. Nun wird mit Hilfe der rechten Randelschraube 
die Anzeigeskala soweit gedreht, bis im Bereich 1,62 bis 1,68 ein Ubergang von hell 
auf dunkel im Sichtfenster zu sehen ist. Ist der Ubergang von hell auf dunkel nicht 

30 scharf, werden mit Hilfe der oberen Randelschraube die Farben so zusammengefuhrt, 
dass nur eine helle und eine dunkle Zone sichtbar ist. Die scharfe Ubergangslinie wird 
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mit Hilfe der unteren Randelschraube in den Kreuzungspunkt der beiden (im Okular) 
diagonalen Linien gebracht. Der nun in der Messskala angezeigte Wert wird abgelesen 
und in das Messprotokoll eingetragen. Dies ist der Brechungsindex in Maschinen- 
richtung n MD . Nun wird die Skala mit der unteren Randelschraube soweit verdreht, dass 
5 der im Okular sichtbare Bereich zwischen 1 ,49 und 1 ,50 zu sehen ist. 

Jetzt wird der Brechungsindex n a bzw. n z (in Dickenrichtung der Folie) ermittelt. Damit 
der nur schwach sichtbare Ubergang besser zu sehen ist, wird auf das Okular eine 
Polarisationsfolie gelegt. Diese ist solange zu drehen, bis der Ubergang deutlich zu 
sehen ist. Es gilt das gleiche wie bei der Bestimmung von n MD . Ist der Ubergang von 
hell auf dunkel nicht scharf (farbig), dann werden mit Hilfe der oberen Randelschraube 
die Farben zusammengefuhrt, so dass ein scharfer Ubergang zu sehen ist. Diese 
scharfe Ubergangslinie wird mit Hilfe der unteren Randelschraube in den Kreuzungs- 
punkt der beiden diagonalen Linien gebracht und den auf der Skala angezeigten Wert 
abgelesen und in die Tabelle eingetragen. 

AnschlieBend wird die Probe gedreht und die entsprechenden Brechungsindizes n MD 
und n a (= n z ) der anderen Oberflachenseite gemessen und in eine entsprechende 
Tabelle eingetragen. 

Nach der Bestimmung der Brechungsindizes in MD-Richtung bzw. in Dickenrichtung 
wird der in MD-Richtung herausgeschnittene Probenstreifen aufgelegt und entspre- 
chend die Brechungsindizes n XD (senkrecht zur Maschinenrichtung) und n a (= n z ) 
bestimmt. Der Streifen wird umgedreht und die Werte fur die B-Seite gemessen. Die 
Werte fur die A-Seite und die B-Seite werden zu mittleren Brechungswerten 
zusammengefasst. Die Orientierungswerte werden dann aus den Brechungsindizes 
nach den folgenden Formeln berechnet: 

An = "md - "td 
AP = (n MD + n TD )/2 - n z 
30 n av = (n MD + rvD + n 2 )/3 
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(2) Sauerstoffbarriere 

Die Messung der Sauerstoffbarriere an den beschichteten Folien erfolgte mit einem 
OX-TRAN 2/20 von Mocon Modern Controls (USA) entsprechend DIN 53 380, Teil 3. 

(3) SV-Wert (Standard Viskositati und IV-Wert 

Die Standardviskositat SV (DCE) wird, angelehnt an DIN 53726, in Dichloressigsaure 
gemessen. Die intrinsische Viskositat (IV) berechnet sich wie folgt aus der Standard- 
viskositat 

IV (DCE) = 6,907 ■ 10" 4 SV (DCE) + 0,063096 

(4) Reibung 

Die Reibung wurde nach DIN 53375 bestimmt. Die Reibung wurde 14 Tage nach der 
Produktion gemessen. Ein Verblocken findet statt, wenn der Reibwert groBer als 1 ist 
Oder bei der Reibkraftmessung in der Reibkraft-Weg-Verlauf Messung Unstetigkeits- 
stellen auftreten. 

(5) Trubung 

Die Trubung der Folie wurde nach ASTM-D 1003-52 gemessen. Die Trubungsmes- 
sung nach Holz wurde in Anlehnung an ASTM-D 1003-52 bestimmt, wobei jedoch zur 
Ausnutzung des optimalen Messbereichs an vier ubereinander liegenden Folienlagen 
gemessen und anstelle einer 4°-Lochblende eine 1°-Spaltblende eingesetzt wurde. 

(6) Glanz 

Der Glanz wurde nach DIN 67530 bestimmt. Gemessen wurde der Reflektorwert als 
optische KenngroBe fur die Oberflache einer Folie. Angelehnt an die Normen ASTM-D 
523-78 und ISO 2813 wurde der Einstrahlwinkel mit 20° Oder 60° eingestellt. Ein 
Lichtstrahl trifft unter dem eingestellten Einstrahlwinkel auf die ebene Prufflache und 
wird von dieser reflektiert bzw. gestreut. Die auf den photoelektronischen Empfanger 
auffallenden Lichtstrahlen werden als proportionate elektrische GroBe angezeigt. Der 
Messwert ist dimensionslos und muss mit dem Einstrahlwinkel angegeben werden. 
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(7) Bestimmuna der KornaroBen auf Folienoberflachen 

Die Bestimmung der GroBenverteilung von Erhebungen auf Folienoberflachen erfolgt 
mit einem Rasterelektronenmikroskop und einem Bildanalysesystem. Verwendet wird 
das Rasterelektronenmikroskop XL30 CP der Fa. Philips mit einem integrierten Bild- 
5 analyseprogramm AnalySIS der Fa. Soft-Imaging System. 

Fur diese Messungen werden Folienproben flach auf einen Probenhalter aufgebracht. 
AnschlieBend werden diese unter einem Winkel a mit einer dunnen Metallschicht (z.B. 
aus Silber) schrag bedampft. Dabei ist a der Winkel zwischen Probenoberflache und 
1 0 der Ausbreitungsrichtung des Metalldampfes. Durch diese Schragbedampf ung entsteht 
hinter der Erhebung ein Schattenwurf. Da die Schatten noch nicht elektrisch leitfahig 
sind, wird die Probe anschlieBend noch mit einem zweiten Metall (z.B. Gold) bedampft 
Oder gesputtert, wobei die zweite Beschichtung senkrecht auf die Probenoberflache 
auftrifft und somit bei der zweiten Beschichtung keine Schatten entstehen. 

15 

Die so praparierten Probenoberflachen werden in einem Rasterelektronenmikroskop 
(REM) abgebildet. Die Schatten der Erhebungen sind infolge des Materialkontrastes 
der Metalle sichtbar. Die Probe wird im REM so orientiert, dass die Schatten parallel zu 
einem Bildrand verlaufen. Fur die Bildaufnahme werden folgende Bedingungen am 

20 REM eingestellt: Sekundarelektronendetektor, Arbeitstabstand: 10 mm, Beschleuni- 
jg^ gungsspannung: 10 kV und Spot: 4,5. Die Helligkeit und Kontrast werden so einge- 
stellt, dass samtliche Bildinformationen als Grauwerte dargestellt werden und die Inten- 
sity des Grundrauschens so klein ist, dass es nicht als Schatten detektiert wird. Die 
Lange der Schatten wird mit dem Bildanalyser ausgemessen. Der Schwellwert fur die 

25 Schattenerkennung wird auf die Stelle gelegt, wo die 2. Ableitung der Grauwertver- 
teilung des Bildes den Nullpunkt durchquert. Vor der Schattenerkennung wird das Bild 
mit einem NxN-Filter (GroBe 3, 1 Iteration) geglattet. Durch die Setzung eines Rah- 
mens ("frame") wird sichergestellt, dass Erhebungen, die im Bild nicht vollstandig 
abgebildet werden, nicht mitgemessen werden. Die VergrdBerung, die RahmengroBe 

30 und die Anzahl der ausgewerteten Bilder werden so gewahlt, dass insgesamt 0,36 
mm 2 Folienoberflache ausgewertet werden. 
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Die Hohe der einzelnen Erhebungen wird aus den einzelnen Schattenlangen mit 
folgender Beziehung errechnet: 

h = tan(a) • L 

wobei h die Hohe der Erhebung, a der Bedampfungswinkel und L die Schattenlange 
5 ist. Die so ermittelten Erhebungen werden in Klassen eingeteilt, urn zu einer Haufig- 
keitsverteilung zu kommen. Die Einteilung erfolgt in 0,05 urn breite Klassen zwischen 
0 und 1 pm, wobei die kleinste Klasse (0 bis 0,05 um) fur weitere Auswertungen nicht 
verwendet wird. Die Durchmesser (Ausbreitung senkrecht zur Schattenwurfsrichtung) 
der Erhebungen werden in ahnlicher Weise in 0,2 um breiten Klassen von 0 bis 1 0 um 
10^ eingestuft, wobei auch hier die kleinste Klasse fur die weitere Auswertung nicht 
verwendet wird. 

(8) Rauhigkeit 

Die Rauhigkeit R a der Folie wurde nach DIN 4768 bei einem Cut-off von 0,25 mm 
15 bestimmt. 

(9) Messuna des mittleren Partikeldurchmessers 6^ 

Die Bestimmung des mittleren Partikeldurchmessers d 50 wurde mittels Laser auf einem 
Malvern MasterSizer (Fa. Malvern Instruments GmbH, Herrenberg, Deutschland) nach 
20 der Standardmethode durchgefuhrt (andere Messgerate sind z.B. Horiba LA 500 oder 
^ Sympathec Helos, welche das gleiche Messprinzip verwenden). Die Proben wurden 
dazu in eine Kuvette mit Wasser gegeben und diese dann in das Messgerat gestellt. 
Der Messvorgang ist automatisch und beinhaltet auch die mathematische Bestimmung 
des d 50 -Wertes. 

25 

Der d 50 -Wert wird dabei definitionsgemaB aus der (relativen) Summenkurve der 
PartikelgroGenverteilung bestimmt: Der Schnittpunkt des 50 % Ordinatenwertes mit der 
Summenkurve liefert auf der Abszissenachse sofort den gewunschten d 50 -Wert. 



30 
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(10) Messung der SPAN 98 

Die Bestimmung der SPAN 98 wurde mit dem gleichen Messgerat durchgefuhrt wie 
oben bei der Bestimmung des mittleren Durchmessers d^ beschrieben. Die SPAN 98 
ist dabei wie folgt definiert: 

Fur die Ermittlung von d 98 und d 10 wird wiederum die (relative) Summenkurve der 
PartikelgroBenverteilung zu Grunde gelegt. Der Schnittpunkt des 98 % Ordinaten- 
wertes mit der Summenkurve liefert auf der Abszissenachse sofort den gewunschten 
d 98 -Wert und der Schnittpunkt des 10 % Ordinatenwertes der Summenkurve liefert auf 
der Abszissenachse sofort den gewunschten d 10 -Wert . 

Beispiel 1 

Die erfindungsgemaGe Beschichtung D besteht aus einer 4,5 Gew.-%igen Losung 
eines Latex, bestehend aus einem Copolymeren aus 60 Gew.-% Methylmethacrylat, 
35 Gew.-% Ethylacrylat und 5 Gew.-% N-Methylolacrylamid. Es erfolgte die Beschich- 
tung der Deckschicht C der Folie gemaG der vorliegenden Erfindung. Die Schichtdicke 
betrug ca. 50 nm, wobei das Reverse gravure-roll-coating-Verfahren angewendet 
wurde. 

Chips aus Polyethylenterephthalat (hergestellt nach dem Umesterungsverfahren mit 
Mn als Umesterungskatalysator, Mn-Konzentration: 100 ppm) wurden bei 160°C auf 
eine Restfeuchte von unterhalb 50 ppm getrocknet und dem Extruder fur die Basis- 
schicht B zugefuhrt. 

Daneben wurden Chips aus Polyethylenterephthalat (hergestellt uber das Umeste- 
rungsverfahren mit Mn als Umesterungskatalysator, Mn-Konzentration: 100 ppm), 
ebenfalls bei 160°C auf eine Restfeuchte von unterhalb 50 ppm getrocknet und den 
jeweiligen Extrudern fur die Deckschichten A und C zugefuhrt. Das Granulat fur die 
Deckschicht A enthalt keine externen Pigmente, das Granulat fur die Deckschicht C 
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enthalt die fur die Verarbeitung der Folie forderlichen Pigmente. 

Es wurde durch Coextrusion und anschlieBende stufenweise Orientierung in Langs- 
und Querrichtung eine transparente dreischichtige Folie mit ABC-Aufbau und einer 
5 Gesamtdicke von 1 2 pm hergestellt. Die Dicke der jeweiligen Schichten ist der Tabelle 
2 zu entnehmen. 

Deckschicht A, Mischung aus: 

100,0 Gew.-% Polyethylenterephthalat mit einem IV-Wert von 0,616 

10 # 

Basisschicht B: 

100,0 Gew.-% Polyethylenterephthalat mit einem IV-Wert von 0,616 

Deckschicht C, Mischung aus: 
15 88,0 Gew.-% Polyethylenterephthalat mit einem IV-Wert von 0,616 

12,0Gew.-% Masterbatch aus 98,0 Gew.-% Polyethylenterephthalat und 1,0 

Gew.-% Sylobloc® 44 H (Fa. Grace) und 1 ,0 Gew.-% AerosiP TT 
600 (Fa. Degussa); in beiden Fallen handelt es sich urn Si0 2 . 

20 Die Herstellungsbedingungen in den einzelnen Verfahrensschritten waren: 





Extrusion: 


Temperaturen A-Schicht: 


300°C 






B-Schicht: 


300°C 






C-Schicht: 


300°C 


25 




Dusenspaltweite: 


1 mm 






Temperatur der Abzugswalze: 


30 °C 




Langsstreckung: 


Temperatur: 


80- 115°C 






(Aufheizung 80-1 15°C, Streckung bei 1 


15°C) 






Langsstreckverhaltnis: 


4,5 


30 


Querstreckung: 


Temperatur: 


80 - 155°C 






Querstreckverhaltnis: 


4,0 
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Fixierung: Temperatur: 230°C 

Dauer: 3 s 

Nach Herstellung der Folie (nach diesem Beispiel 1 und den folgenden Beispielen) 
5 wurde diese auf der A-Seite in einem industriellen Coater mit Hexamethyldisiloxan 
unter Vakuum beschichtet. Die Beschichtungsgeschwindigkeit betrug 5m/s. 

Die Folie hatte die geforderte hohe Sauerstoffbarriere. Der Folienaufbau und die 
erzielten Eigenschaften der hergestellten Folien sind den Tabellen 2 und 3 zu ent- 
nehmen. 

Beispiel 2 

In ahnlicher Weise wie in Beispiel 1 wurde durch Coextrusion und anschlieGende 
stufenweise Orientierung in Langs- und Querrichtung eine transparente dreischichtige 
15 Folie mit ABC-Aufbau und einer Gesamtdicke von 12 pm hergestellt. Im Vergleich zu 
Beispiel 1 wurde nur die Deckschicht C geandert. 

Deckschicht C, Mischung aus: 

Polyethylenterephthalat mit einem SV-Wert von 800 
Masterbatch aus 98,0 Gew.-% Polyethylenterephthalat (SV-Wert 
von 800) und 1,0 Gew.-% Sylobloc® 44 H (Fa. Grace) und 1,0 
Gew.-% Aerosil® TT 600 (Fa. Degussa) 

25 Die Verfahrensbedingungen fur die Folie waren fur alle Schichten wie in Beispiel 1 
gewahlt. 

Vergleichsbeispiel 1 (VB 1) 

Es wurde Beispiel 1 aus der EP-A-0 514 129 nachgearbeitet. Die metallisierte 75 pm 
30 dicke Folie hat nicht die geforderten Barrierewerte. Der Glanz der Folie ist nicht 
zufriedenstellend. 



20 80,0 Gew.-% 
^ 20,0 Gew.-% 
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Vergleichsbeispiel 2 (VB 2) 

Es wurde das Beispiel 1 aus der EP-A-0 604 057 nachgearbeitet. Die metallisierte 
Variante in 12 urn Dicke hat nicht die geforderten Barrierewerte. Der Glanz der Folia .st 
nicht zufriedenstellend. 



# 
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Patentanspruche 

1 . Biaxial orientierte Polyesterfolie, die eine Basisschicht B, die zu mindestens 80 
Gew.-% aus einem thermoplastischen Polyester besteht, und zwei Deck- 
schichten A und C aufweist, dadurch gekennzeichnet, dass 

a) die Deckschicht A eine hohe Oberflachenglatte hat und weitgehend 
keine externen Partikel enthalt, 

b) die Deckschicht C externe Partikel enthalt und eine Anzahl von Erhebun- 
gen N pro mm 2 Folienoberflache aufweist, die mit ihren jeweiligen Hohen 
h uber folgende Gleichung korreliert sind 

A h1 - B h1 ■ log h/pm < log(Nc/mm 2 )< A h2 - B h2 • log h/um 
0,01 um < h < 10 pm 
A h1 = 2,477; B h1 =2,22 
A h2 = 4,080; B h2 = 1 ,5. 

und 

c) die Deckschicht C mit einer acrylathaltigen Schicht D versehen ist. 

2. Polyesterfolie nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dass der Polyester 
der Basisschicht B Einheiten aus Ethylenglykol und Terephthalsaure und/oder 
Einheiten aus Ethylenglykol und Naphthalin-2,6-dicarbonsaure enthalt. 

3. Polyesterfolie nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass als 
Polyester der Basisschicht B Polyethylenterephthalat verwendet wird. 

4. Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, dass die Deckschicht A keine externen Partikel enthalt. 
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5. Polyesterfolie nach einem Oder mehreren der Anspruche 1 bis 4, dadurch 
gekennzeichnet, dass die Deckschicht C als externe Partikel Antiblockmittel 
oder Pigmente enthalt. 

6. Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5, dadurch 
gekennzeichnet, dass die Deckschicht C als Antiblockmittel Si0 2 enthalt. 

7. Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 6, dadurch 
gekennzeichnet, dass die externen Partikel der Deckschicht C einen mittleren 
Primarpartikeldurchmesser von kleiner als 60 nm und/oder einen mittleren 
Primarpartikeldurchmesser von 1 bis 4 urn aufweisen. 

8. Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 7, dadurch 
gekennzeichnet, dass die Deckschicht C die externen Partikel in einer Konzen- 
tration von 0,1 bis 0,5 Gew.-% enthalt, bezogen auf das Gewicht der Schicht C. 

9. Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 8, dadurch 
gekennzeichnet, dass die acrylathaltige Schicht D ein oder mehrere polymeri- 
sierte acrylische und/oder methacrylische Monomere und coplymerisierbare 
Comonomere, die zur Ausbildung von intermolekularen Vernetzungen befahigt 
sind, enthalt.. 

10. Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 9, dadurch 
gekennzeichnet, dass die acrylathaltige Schicht D als wassrige Dispersion auf 
die Deckschicht C aufgebracht wird. 

11. Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 10, dadurch 
gekennzeichnet, dass die Folie eine planare Orientierung von groBer als 0,163 
aufweist. 
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12. Polyesterfolie nach einem Oder mehreren der Anspriiche 1 bis 11, dadurch 
gekennzeichnet, dass die unbeschichtete Oberflachenschicht A einen Glanz 
von groBer als 190 aufweist. 

13. Polyester nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 12, dadurch 
gekennzeichnet, dass die Folie einen Schichtaufbau A-B-C-D hat. 

14. Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 13, dadurch 
gekennzeichnet, dass die auf der Deckschicht A nach dem CVD-oder PECVD- 
Verfahren beschichtete Folie eine Sauerstoffbarriere von kleiner als 3 
cm 3 /(m 2 -bar-d) aufweist. 

15. Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 14, dadurch 
gekennzeichnet, dass die Folie auf der Deckschicht A mit Hexamethyldisiloxan 
oder CH 4 beschichtet ist. 

16. Verfahren zur Herstellung einer Polyesterfolie nach einem oder mehreren der 
Anspriiche 1 bis 15 umfassend die Schritte 

a) Herstellen einer mehrschichtigen Folie durch Extrusion bzw. Koextrusion 
und Ausformen der Schmelzen zu flachen Schmelzefilmen 

b) Beschichten der Folie mit einer acrylathaltigen Schicht 

c) biaxiales Strecken der Folie und 

d) Thermofixieren der gestreckten Folie 

1 7. Verwendung einer Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 
bis 15 zur Verpackung von luft- und/oder lichtempfindlichen Nahrungs- und 
Genussmitteln. 
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Zusammenfassung 

Mehrschichtige, biaxial orientierte Polyesterfolie, Verfahren zu ihrer Herstellung 
und ihre Verwendung 

Dreischichtige, hochorientierte Polyesterfolien mit einem A-B-C-Schichtaufbau, 
bevorzugt aus Polyethylenterephthalat, die neben einer Basissehicht B eine glatte 
Oberflachenschicht A, die keine externen Partikel enthalt, und eine rauhe Oberflachen- 
schicht C, die externe Partikel wie Antiblockmittel oder Pigmente, bevorzugt Si0 2 , in 
definierten Mengen und TeilchengroGen enthalt, aufweisen, wobei die Oberflachen- 
schicht C zusatzlich mit einer acrylathaltigen Schicht D versehen ist, zeichnen sich 
insbesondere durch eine gute Herstellbarkeit und Verarbeitbarkeit, eine hohen Glanz 
der Folienoberflache A und eine geringe Triibung aus. Die sehr glatte Oberflache A ist 
insbesondere fur eine Beschichtung mit Materialien, z. B. Hexamethyldisiloxan, nach 
dem CVD- bzw. PECVD-Verfahren geeignet, wodurch die Folie eine hohe Sauerstoff- 
barriere erhalt und sich insbesondere als Verpackung fur licht- und luftempfindliche 
Nahrungs- und Genussmittel eignet. 



